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改性氧化石墨烯／蒙脱土／甲基乙烯基硅橡胶的
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摘要：采用优化的 Ｈｕｍｍｅｒｓ法制备氧化石墨烯（ＧＯ），利用硅烷偶联剂 ＫＨ５５０对其进行改性，得到改性氧化石墨烯
（ＫＨ５５０－ＧＯ）；将其与蒙脱土（ＭＭＴ）复合成二元填料添加到甲基乙烯基硅橡胶（ＭＶＱ）中，得到了ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／
ＭＶＱ复合材料．研究了ＫＨ５５０－ＧＯ和 ＭＭＴ的纳米片层复合现象以及ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ二元填料的添加对复合材料
力学性能和阻燃性能的影响．结果表明：在超声后的水溶液中，ＫＨ５５０－ＧＯ和完全剥离的 ＭＭＴ可以形成复合纳米片层
结构；与纯 ＭＶＱ相比，添加质量分数为５％的 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ（质量比为３∶２）后复合材料的拉伸强度提高到１．８３
ＭＰａ，极限氧指数（ＬＯＩ）从３０．８％提高到３８．５％，残炭率提高了７个百分点，炭层结构更加致密．
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　　有机硅橡胶是一种重要的有机硅聚合物，具有阻
燃性能好、火焰蔓延速度低的特点［１］．甲基乙烯基硅橡
胶（ＭＶＱ）作为有机硅橡胶中的一种，主链为Ｓｉ—Ｏ
链，侧链为乙烯基团，不含有燃烧后释放出有毒气体
的元素和官能团，且工艺性能好，合成操作方便，是一
种优良的阻燃材料［２－３］．
氧化石墨烯（ＧＯ）可以提高聚合物的热稳定性，
延迟着火点，减少热释放率，但是 ＧＯ在聚合物中的
分散性较差［４］．通过对ＧＯ表面官能团的改性，可以解
决ＧＯ在复合材料中分散不均匀的问题［５－６］．蒙脱土
（ＭＭＴ）是一种热稳定性很高的层状硅酸盐，可以提
高复合材料的热稳定性、气体阻隔性和抗冲击性［７－８］．
目前制备阻燃有机硅橡胶主要的阻燃添加剂有
卤素阻燃剂、膨胀系阻燃剂和纳米分子阻燃剂，但是
这些阻燃剂都存在添加量较大、弱化基体机械性能的
问题，且添加卤素阻燃剂还会释放出有毒气体［９－１０］．邓
帮君［１１］用硅烷偶联剂 ＫＨ５５０对ＧＯ进行改性，并将
其均匀分散到室温硫化硅橡胶中，有效提高了复合材
料的阻燃性，但是复合材料的热稳定性略微降低，还
需进一步改进．赖亮庆等［１２］采用熔融法制备了 ＭＭＴ／
硅橡胶复合材料，将复合材料的极限氧指数（ＬＯＩ）提
高到３２．７％，但是 ＭＭＴ在硅橡胶中未能实现剥离态
均匀分散，影响了复合材料的机械性能．因此，研究一
种分散性能好、热稳定性高、与基体结合能力强的纳
米复合填料是十分必要的．
本研究采用改进的 Ｈｕｍｍｅｒｓ法［１３］制备ＧＯ，通过
ＫＨ５５０对ＧＯ改性制得ＫＨ５５０－ＧＯ，将ＫＨ５５０－ＧＯ和
完全剥离的 ＭＭＴ在水溶液中复合成 ＫＨ５５０－ＧＯ／
ＭＭＴ二元填料，并将其均匀分散到 ＭＶＱ中，研究其添
加量（质量分数，下同）及配比对 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／
ＭＶＱ复合材料的力学性能和阻燃性能的影响．
１　实验部分
１．１　试　剂
石墨粉（纯度９９％）购于北京百灵威科技有限公
司；ＭＭＴ（Ｋ－１０，比表面积２４０ｍ２／ｇ）购于上海麦克林
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生化科技股份有限公司；硝酸钠（ＮａＮＯ３）、高锰酸钾
（ＫＭｎＯ４）、双氧水（Ｈ２Ｏ２ 质量分数３０％）、乙醇、二环
己基碳二亚胺（ＤＣＣ）均为分析纯，购于国药集团化学
试剂有限公司；硅烷偶联剂 ＫＨ５５０（质量分数９８％）
购于南京创世化工助剂有限公司；白炭黑乙烯基硅油
混炼基胶、乙烯基硅油、Ｐｔ催化剂、双封头抑制剂和含
氢硅油购于厦门兆康力新材料有限公司．
１．２　材料表征
采用 Ｎｉｃｏｌｅｔ　Ａｖａｔａｒ　３６０型傅里叶变换红外（ＦＴ－
ＩＲ）光谱仪（美国 Ｎｉｃｏｌｅｔ公司）表征ＧＯ改性前后的
化学结构．用 ＳＴＡ－４０９ＥＰ 型综合热分析仪（德国
Ｎｅｔｚｓｃｈ公司）在氮气气氛、升温速率１０℃／ｍｉｎ的条
件下进行热失重测试，测试温度范围３０～６００℃．采用
Ｈｉｔａｃｈｉ　Ｓ－４８００场发射扫描电子显微镜（ＳＥＭ）表征产
物形貌．复合材料的ＬＯＩ用ＪＦ－３型ＬＯＩ测定仪（南京
市江宁区分析仪器厂）进行测试．
１．３　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ复合材料的制备
ＧＯ 的合成方法主要参照改进的 Ｈｕｍｍｅｒｓ
法［１３］：在冰浴条件下，往４６ｍＬ浓硫酸中加入２ｇ石
墨粉，磁力搅拌均匀后加入１ｇ　ＮａＮＯ３，分次加入６ｇ
ＫＭｎＯ４，搅拌反应５ｈ；反应完成后缓慢加入４８ｍＬ
去离子水，反应０．５ｈ后再加入２８０ｍＬ去离子水，并
加入２０ｍＬ　３０％ Ｈ２Ｏ２，反应２４ｈ后离心收集；用去
离子水离心清洗直到ｐＨ 接近７，得到棕黄色的石墨
氧化物，使用超声剥离法得到ＧＯ．
往５０ｍＬ　ＫＨ５５０中加入１００ｍｇ　ＧＯ和５０ｍｇ
ＤＣＣ，超声分散１ｈ，然后在７５℃下反应１２ｈ，冷却后
离心、洗涤、真空干燥，得到ＫＨ５５０－ＧＯ粉末．
将 ＭＭＴ和ＫＨ５５０－ＧＯ各置于去离子水中超声
分散３０ｍｉｎ后，往 ＭＭＴ水溶液中加入 ＫＨ５５０－ＧＯ
水溶液；继续超声１ｈ后，将混合溶液磁力搅拌加热到
８０℃反应１２ｈ，离心分离得到 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ复
合材料．
１．４　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ复合材料的制备
称取１００ｇ白炭黑乙烯基硅油混炼基胶、１００ｇ乙
烯基硅油、３．６ｇ　Ｐｔ催化剂放入塑料烧杯中，室温下在
高速搅拌机上搅拌３０ｍｉｎ，搅拌均匀制得 ＭＶＱ的Ａ
组分．称取１００ｇ白炭黑乙烯基硅油混炼基胶、１００ｇ
乙烯基硅油、２ｇ双封头抑制剂、４ｇ含氢量为１．６％
（质量分数）的含氢硅油和１１ｇ含氢量为０．５％（质量
分数）的含氢硅油，室温下在高速搅拌机上搅拌３０
ｍｉｎ，搅拌均匀制得 ＭＶＱ的Ｂ组分．
往 ＭＶＱ的Ａ组分中加入ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ，室
温下用高速搅拌机搅拌３０ｍｉｎ，密封后再超声振荡３
ｈ；超声完成后同 ＭＶＱ的Ｂ组分混合用高速搅拌机
搅拌３０ｍｉｎ，真空泵抽真空２０ｍｉｎ，导入自制模具，得
到ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ复合材料．
２　结果与讨论
２．１　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ复合材料的表征
图１是ＫＨ５５０、ＧＯ、ＫＨ５５０－ＧＯ的ＦＴ－ＩＲ谱图．
ＧＯ在３　３９０ｃｍ－１附近出现较强的羟基伸缩振动峰，
在１　７３３ｃｍ－１处出现羧基的 Ｃ　 Ｏ 伸缩振动峰，在
８３３ｃｍ－１处出现环氧基的伸缩振动峰，这表明ＧＯ上
有羟基、羧基和环氧基［１４－１５］．ＫＨ５５０在３　３３２ｃｍ－１处
出现氨基的伸缩振动峰，而在 ＫＨ５５０－ＧＯ中该峰消
失，这是由于 ＫＨ５５０上的氨基与 ＧＯ上的羧基和羟
基发生反应，同时表明产物中没有残留的 ＫＨ５５０．与
ＧＯ相比，ＫＨ５５０－ＧＯ的ＦＴ－ＩＲ谱图发生了很大的变
化：３　３９０ｃｍ－１处羟基的伸缩振动峰变得宽而弱，
１　１３０ｃｍ－１处出现Ｓｉ—Ｏ—Ｃ的伸缩振动峰，这是由
于ＫＨ５５０通过生成的硅醇与ＧＯ上的羟基反应生成
Ｓｉ—Ｏ—Ｃ；在１　５７６ｃｍ－１处出现酰胺振动吸收峰，这
是因为ＧＯ上的羧基与ＫＨ５５０－ＧＯ上的氨基反应生
成酰胺键；同时，２　９２９和２　８４９ｃｍ－１处出现—ＣＨ２双
吸收峰．以上这些峰的变化表明成功合成了 ＫＨ５５０－
ＧＯ．ＫＨ５５０与硅橡胶有很好的相容性，通过 ＫＨ５５０
改性的ＧＯ能与 ＭＶＱ 基体之间形成氢键，提高ＧＯ
的分散性，增强其与基体的结合力，降低界面热阻．
图１　ＫＨ５５０、ＧＯ和ＫＨ５５０－ＧＯ的ＦＴ－ＩＲ谱图
Ｆｉｇ．１ ＦＴ－ＩＲ　ｓｐｅｃｔｒａ　ｏｆ　ＫＨ５５０，ＧＯ　ａｎｄ　ＫＨ５５０－ＧＯ
如图２所示：经过ＫＨ５５０改性的ＧＯ水溶液，由
于ＧＯ上的羟基、羧基和硅烷偶联剂 ＫＨ５５０上的氨
基反应，使得亲水基团减少，与ＧＯ相比，ＫＨ５５０－ＧＯ
的水溶性极大降低，呈现灰色．超声后 ＭＭＴ在水中稳
定分散，呈现乳白色．ＫＨ５５０－ＧＯ和 ＭＭＴ（质量比
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图２　ＧＯ（ａ）、ＭＭＴ（ｂ）、ＫＨ５５０－ＧＯ（ｃ）和
ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ（ｄ）的水溶液
Ｆｉｇ．２ ＧＯ（ａ），ＭＭＴ（ｂ），ＫＨ５５０－ＧＯ（ｃ）ａｎｄ
ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ（ｄ）ｓｏｌｕｔｉｏｎｓ
１∶１）混合后的水溶液出现沉淀，形成了 ＫＨ５５０－ＧＯ／
ＭＭＴ复合材料．
表１　复合材料的合成条件及其力学性能
Ｔａｂ．１　Ｓｙｎｔｈｅｓｉｓ　ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ　ａｎｄ　ｍｅｃｈａｎｉｃａｌ　ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ
复合材料 ｍ
（ＫＨ５５０－ＧＯ）／
ｇ
ｍ（ＭＭＴ）／
ｇ
ｍ（ＭＶＱ）／
ｇ
ｍ（ＫＨ５５０－ＧＯ）∶ｍ（ＭＭＴ）
拉伸强度／
ＭＰａ
断裂伸长率／
％
ＭＶＱ　 ０ ０ １００　 ０．２４±０．０２　 １３２．００±８．４１
ＭＭＴ／ＭＶＱ　 ０ ５　 ９５　 ０．３５±０．０３　 １８３．００±１５．７９
ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＶＱ　 ５　 ０ ９５　 ２．９５±０．２１　 ２２８．００±２１．００
ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ　 １　 ４　 ９５　 １∶４　 ０．５３±０．０３　 ２６６．００±２１．６５
２　 ３　 ９５　 ２∶３　 １．１３±０．０９　 ３７２．００±２４．４０
３　 ２　 ９５　 ３∶２　 １．８３±０．０８　 ４２７．００±３４．０７
４　 １　 ９５　 ４∶１　 ２．１６±０．１７　 ４０６．００±３４．３９
图３为ＧＯ和ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ（质量比１∶１）复
合材料的ＳＥＭ图，可以看出，未改性的ＧＯ表面呈现
大量的褶皱，而 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ的表面光滑且呈
现片层堆积结构．ＫＨ５５０一方面与ＧＯ发生反应形成
ＫＨ５５０－ＧＯ，另一方面通过自身水解缩合形成交联网
状结构，将分散的ＫＨ５５０－ＧＯ连接起来．ＫＨ５５０－ＧＯ
和 ＭＭＴ在去离子水中超声后，由于氢键和交联作用
（Ｎａ＋为交联剂），两者复合形成纳米片层结构．
２．２　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ复合材料的
力学性能和阻燃性能
　　固定 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ 二元填料的添加量为
５％，研究二元填料中ＫＨ５５０－ＧＯ和 ＭＭＴ的质量比
对ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ复合材料力学性能的影
响．由表１可以看出：只添加５％ ＭＭＴ的复合材料，
拉伸强度提高到（０．３５±０．０３）ＭＰａ，断裂伸长率提高
到（１８３．００±１５．７９）％；只添加５％ ＫＨ５５０－ＧＯ的复
图３　ＧＯ（ａ）和ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ（ｂ）的ＳＥＭ图
Ｆｉｇ．３ ＳＥＭ　ｉｍａｇｅｓ　ｏｆ　ＧＯ（ａ）ａｎｄ　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ（ｂ）
合材料，拉伸强度提高到（２．９５±０．２１）ＭＰａ，断裂伸
长率提高到（２２８．００±２１．００）％；添加 ＫＨ５５０－ＧＯ／
ＭＭＴ二元填料后，随着ＫＨ５５０－ＧＯ和 ＭＭＴ质量比
的增大，复合材料的拉伸强度不断增大，断裂伸长率
先增大后减小，当ｍ（ＫＨ５５０－ＧＯ）∶ｍ（ＭＭＴ）＝３∶２
时，复合材料的综合力学性能达到最佳状态，拉伸强
度提高到（１．８３±０．０８）ＭＰａ，断裂伸长率提高到
（４２７．００±３４．０７）％．这是因为合适比例的 ＫＨ５５０－
ＧＯ通过氢键和交联作用可以插层进入 ＭＭＴ片层，
有效避免了团聚，促进了彼此在基体中的分散；同时
ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ与基体之间形成氢键，改善了填料
和基体之间的界面兼容性，使填料和基体结合更加紧
密，而过多的ＭＭＴ或者ＫＨ５５０－ＧＯ则无法达到充分
分散的状态．
图４是纯 ＭＶＱ 和添加５％ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ
（质量比３∶２）的复合材料在氮气中淬断的ＳＥＭ图，可
以看出，与纯 ＭＶＱ 相比，ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ
复合材料的断面形貌发生很大的变化：纯 ＭＶＱ断裂
面显现出梯形片层结构，而且片层之间出现了裂痕，
说明其以脆性断裂为主，这表明 ＭＶＱ基体的冲击性
能不够好；而添加５％的 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ（质量比
３∶２）后，断面的梯形片层结构几乎消失不见，而呈现
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出丝状和颗粒状结构，说明加入二元填料后复合材料
的断裂为韧性断裂，ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ二元填料提高
了 ＭＶＱ的界面连接性，使复合材料的力学性能大幅
提高．
图４　ＭＶＱ（ａ）和ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ
复合材料（ｂ）的断面ＳＥＭ图
Ｆｉｇ．４ ＳＥＭ　ｉｍａｇｅｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｆｒａｃｔｕｒｅｄ　ｓｕｒｆａｃｅ　ｏｆ　ＭＶＱ（ａ）
ａｎｄ　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ（ｂ）
（ａ）～（ｅ）中ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ（质量比３∶２）的添加量依次为１％，２％，３％，４％，５％．
图６　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ复合材料残炭表面的ＳＥＭ图
Ｆｉｇ．６ ＳＥＭ　ｉｍａｇｅｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｒｅｓｉｄｕａｌ　ｃａｒｂｏｎ　ｓｕｒｆａｃｅ　ｏｆ　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ
根据表１的力学测试数据，在保证复合材料拥有
良好的综合力学性能情况下，进一步研究了 ＫＨ５５０－
ＧＯ／ＭＭＴ二元填料添加量对 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／
ＭＶＱ复合材料阻燃性能的影响．固定 ｍ（ＫＨ５５０－
ＧＯ）∶ｍ（ＭＭＴ）＝３∶２，改变 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ二元
填料的添加量（１％，２％，３％，４％，５％），观察复合材
料ＬＯＩ的变化．从图５可以看出：与纯 ＭＶＱ相比，添
加１％的二元填料后，复合材料的ＬＯＩ从３０．８％提高
到３５．３％，提高比例最大；此后，随着二元填料添加量
的增大，ＬＯＩ缓慢提高，当加入５％的二元填料时，
ＬＯＩ提高到３８．５％．ＫＨ５５０－ＧＯ和 ＭＭＴ是具有高
径向比的二维层状结构，两者多层堆叠可以形成 “迷
宫通道”，在阻碍热量转移和延长气体扩散路径方面
发挥积极作用，所以添加少量的 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ
二元填料便可以大幅度提高复合材料的ＬＯＩ［１６－１７］．虽
然通过 ＧＯ改性和 ＭＭＴ插层提高了二元填料的分
散性，但是过多 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ纳米成分在复合
材料中的分散性仍然受到限制，随着 ＫＨ５５０－ＧＯ／
ＭＭＴ添加量的增大，复合材料ＬＯＩ的增长趋势变缓．
图５　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ添加量不同时复合材料的ＬＯＩ
Ｆｉｇ．５ ＬＯＩ　ｏｆ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ　ｗｉｔｈ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ａｄｄｉｔｉｖｅ
ａｍｏｕｎｔｓ　ｏｆ　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ
图６是ＬＯＩ测试后的炭层图，可以看出：ＫＨ５５０－
ＧＯ／ＭＭＴ添加量较低的复合材料燃烧后形成的
ＳｉＯ２ 层蓬松，裂口很大，没有形成致密的炭层；随着
ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ添加量的增大，裂痕越来越小，炭
层越来越致密．这是因为ＧＯ作为一种无机碳材料，可
以在硅橡胶材料燃烧过程中充当成炭剂，诱导形成紧
凑、致密、均匀的炭层结构，该炭层在燃烧过程中可以
阻隔气体和热量，抑制熔滴，保护内部未燃烧的材料．
图７为纯 ＭＶＱ 和添加５％ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ
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图７　ＭＶＱ与ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ在氮气气氛下的ＴＧＡ（ａ）和ＤＴＧ（ｂ）曲线
Ｆｉｇ．７ ＴＧＡ（ａ）ａｎｄ　ＤＴＧ（ｂ）ｃｕｒｖｅｓ　ｏｆ　ｏｆ　ＭＶＱ　ａｎｄ　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ　ｉｎ　Ｎ２ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ
（质量比３∶２）的复合材料的热重分析（ＴＧＡ）和微商热
重（ＤＴＧ）曲线．在氮气气氛和低升温速率条件下，纯
ＭＶＱ和 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ 复合材料都只有
一个主要的热降解过程：在高温环境下，ＭＶＱ分子链
因为吸收了足够的热量，具有足够的动能，发生随机
重排反应；重排反应一旦发生，ＭＶＱ 基体会急剧降
解，降解的过程中会生成小分子环状硅氧烷，在高温
下进一步降解氧化成ＳｉＯ２．纯 ＭＶＱ在３３０℃ 左右开
始发生降解，说明 ＭＶＱ需要在足够高的温度下才能
发生降解．加入 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ二元填料后，复合
材料的初始分解温度Ｔｄ与最大分解温度Ｔｍａｘ都提高
了，这是因为ＫＨ５５０－ＧＯ与 ＭＶＱ形成氢键，ＫＨ５５０－
ＧＯ／ＭＭＴ纳米片层对 ＭＶＱ主链受热后的热运动有
阻碍作用，延缓了 ＭＶＱ 的热降解过程．同时，与纯
ＭＶＱ相比，复合材料的残炭率提高了７个百分点，结
合图６（ｅ）结果可知，二元填料可促进成炭，进一步提
高复合材料的热稳定性．
３　结　论
本研究采用硅烷偶联剂ＫＨ５５０对ＧＯ进行改性
制得ＫＨ５５０－ＧＯ，利用 ＭＭＴ层间阳离子的可交换性
和膨润性制得 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ二元填料，并将二
元填 料 添 加 到 ＭＶＱ 中 制 得 ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／
ＭＶＱ复合材料．研究结果表明：当 ＫＨ５５０－ＧＯ 与
ＭＭＴ的质量比为３∶２，二元填料添加量为５％时，
ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ复合材料的综合力学性能
最佳，ＬＯＩ为３８．５％，热分解更加稳定，炭层更加致
密，阻燃效果大幅提高．由此可见，通过添加 ＫＨ５５０－
ＧＯ／ＭＭＴ二元填料，能够有效提高 ＭＶＱ的力学性
能和阻燃性能，为探索制备绿色高效阻燃硅橡胶材料
提供了可行性方案．
参考文献：
［１］　ＦＡＮＧ　Ｓ，ＨＵ　Ｙ，ＳＯＮＧ　Ｌ，ｅｔ　ａｌ．Ｍｅｃｈａｎｉｃａｌ　ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ，
ｆｉｒｅ　ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ　ａｎｄ　ｔｈｅｒｍａｌ　ｓｔａｂｉｌｉｔｙ　ｏｆ　ｍａｇｎｅｓｉｕｍ　ｈｙ－
ｄｒｏｘｉｄｅ　ｓｕｌｆａｔｅ　ｈｙｄｒａｔｅ　ｗｈｉｓｋｅｒｓ　ｆｌａｍｅ　ｒｅｔａｒｄａｎｔ　ｓｉｌｉｃｏｎｅ
ｒｕｂｂｅｒ［Ｊ］．Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ　Ｓｃｉｅｎｃｅ，２００８，４３（３）：
１０５７－１０６２．
［２］　ＣＨＡＩ　Ｈ，ＴＡＮＧ　Ｘ，ＮＩ　Ｍ，ｅｔ　ａｌ．Ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ　ａｎｄ
ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　ｆｌｅｘｉｂｌｅ　ｆｌａｍｅ－ｒｅｔａｒｄａｎｔ　ｎｅｕｔｒｏｎ　ｓｈｉｅｌｄｉｎｇ
ｍａｔｅｒｉａｌ　ｂａｓｅｄ　ｏｎ　ｍｅｔｈｙｌ　ｖｉｎｙｌ　ｓｉｌｉｃｏｎｅ　ｒｕｂｂｅｒ［Ｊ］．Ｊｏｕｒｎａｌ
ｏｆ　Ｎｕｃｌｅａｒ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ，２０１５，４６４：２１０－２１５．
［３］　王文志，顾军渭，钱黄海．聚磷酸铵／氢氧化镁复配填充阻
燃硅橡胶的研究［Ｊ］．有机硅材料，２０１２，２６（１）：３０－３３．
［４］　ＬＩＡＯ　Ｓ　Ｈ，ＬＩＵ　Ｐ　Ｌ，ＨＳＩＡＯ　Ｍ　Ｃ，ｅｔ　ａｌ．Ｏｎｅ－ｓｔｅｐ　ｒｅ－
ｄｕｃｔｉｏｎ　ａｎｄ　ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌｉｚａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｇｒａｐｈｅｎｅ　ｏｘｉｄｅ　ｗｉｔｈ
ｐｈｏｓｐｈｏｒｕｓ－ｂａｓｅｄ　ｃｏｍｐｏｕｎｄ　ｔｏ　ｐｒｏｄｕｃｅ　ｆｌａｍｅ－ｒｅｔａｒｄａｎｔ
ｅｐｏｘｙ　ｎａｎｏｃｏｍｐｏｓｉｔｅ［Ｊ］．Ｉｎｄｕｓｔｒｉａｌ　＆Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ　Ｃｈｅｍ－
ｉｓｔｒｙ　Ｒｅｓｅａｒｃｈ，２０１２，５１（１２）：４５７３－４５８１．
［５］　ＡＴＨＡＮＡＳＩＯＳ　Ｂ　Ｂ，ＤＩＭＩＴＲＩＯＳ　Ｇ，ＤＩＭＩＴＲＩＯＳ　Ｐ，ｅｔ
ａｌ．Ｇｒａｐｈｉｔｅ　ｏｘｉｄｅ：ｃｈｅｍｉｃａｌ　ｒｅｄｕｃｔｉｏｎ　ｔｏ　ｇｒａｐｈｉｔｅ　ａｎｄ　ｓｕｒ－
ｆａｃｅ　ｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ　ｗｉｔｈ　ｐｒｉｍａｒｙ　ａｌｉｐｈａｔｉｃ　ａｍｉｎｅｓ　ａｎｄ
ａｍｉｎｏ　ａｃｉｄｓ［Ｊ］．Ｌａｎｇｍｕｉｒ，２０１５，１９（１５）：６０５０－６０５５．
［６］　ＫＵＩＬＡ　Ｔ，ＫＨＡＮＲＡ　Ｐ，ＢＯＳＥ　Ｓ，ｅｔ　ａｌ．Ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ　ｏｆ
ｗａｔｅｒ － ｄｉｓｐｅｒｓｉｂｌｅ　ｇｒａｐｈｅｎｅ　 ｂｙ　 ｆａｃｉｌｅ　 ｓｕｒｆａｃｅ
ｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｇｒａｐｈｉｔｅ　ｏｘｉｄｅ［Ｊ］．Ｎａｎｏｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，２０１１，
２２（３０）：３０５７１０．
［７］　ＬＡＯＵＴＩＤ　Ｆ，ＢＯＮＮＡＵＤ　Ｌ，ＡＬＥＸＡＮＤＲＥ　Ｍ，ｅｔ　ａｌ．
Ｎｅｗ　ｐｒｏｓｐｅｃｔｓ　ｉｎ　ｆｌａｍｅ　ｒｅｔａｒｄａｎｔ　ｐｏｌｙｍｅｒ　ｍａｔｅｒｉａｌｓ：
ｆｒｏｍ　ｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌｓ　ｔｏ　ｎａｎｏｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ［Ｊ］．Ｍａｔｅｒｉａｌｓ
Ｓｃｉｅｎｃｅ　＆Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ　Ｒ：Ｒｅｐｏｒｔｓ，２００９，６３（３）：１００－１２５．
［８］　ＷＡＮＧ　Ｓ，ＨＵ　Ｙ，ＺＯＮＧ　Ｒ，ｅｔ　ａｌ．Ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ　ａｎｄ　ｃｈａｒａｃ－
ｔｅｒｉｚａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｆｌａｍｅ　ｒｅｔａｒｄａｎｔ　ＡＢＳ／ｍｏｎｔｍｏｒｉｌｏｎｉｔｅ　ｎａｎｏ－
ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ［Ｊ］．Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｃｌａｙ　Ｓｃｉｅｎｃｅ，２００４，２５（１／２）：４９－５５．
［９］　ＡＬＡＥＥ　Ｍ，ＡＲＩＡＳ　Ｐ，ＳＪＤＩＮ　Ａ，ｅｔ　ａｌ．Ａｎ　ｏｖｅｒｖｉｅｗ　ｏｆ
ｃｏｍｍｅｒｃｉａｌｙ　ｕｓｅｄ　ｂｒｏｍｉｎａｔｅｄ　ｆｌａｍｅ　ｒｅｔａｒｄａｎｔｓ，ｔｈｅｉｒ　ａｐ－
·１９５·
厦门大学学报（自然科学版） ２０１８年
ｈｔｔｐ：∥ｊｘｍｕ．ｘｍｕ．ｅｄｕ．ｃｎ
ｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ，ｔｈｅｉｒ　ｕｓｅ　ｐａｔｔｅｒｎｓ　ｉｎ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｃｏｕｎｔｒｉｅｓ／ｒｅｇｉｏｎｓ
ａｎｄ　ｐｏｓｓｉｂｌｅ　ｍｏｄｅｓ　ｏｆ　ｒｅｌｅａｓｅ［Ｊ］．Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ　Ｉｎｔｅｒｎａ－
ｔｉｏｎａｌ，２００３，２９（６）：６８３－６８９．
［１０］　ＤＥ　ＷＩＴ　Ｃ　Ａ．Ａｎ　ｏｖｅｒｖｉｅｗ　ｏｆ　ｂｒｏｍｉｎａｔｅｄ　ｆｌａｍｅ
ｒｅｔａｒｄａｎｔｓ　ｉｎ　ｔｈｅ　ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ［Ｊ］．Ｃｈｅｍｏｓｐｈｅｒｅ，２００２，４６
（５）：５８３－６２４．
［１１］　邓帮君．功能化石墨烯／室温硫化硅橡胶复合材料的制
备与性能研究［Ｄ］．广州：华南理工大学，２０１１：４－２７．
［１２］　赖亮庆，钱黄海，苏正涛，等．蒙脱土／硅橡胶复合材料的
力学和阻燃性能研究［Ｊ］．有机硅材料，２００８（１）：２４－２７．
［１３］　ＭＡＲＣＡＮＯ　Ｄ　Ｃ，ＫＯＳＹＮＫＩＮ　Ｄ　Ｖ，ＢＥＲＬＩＮ　Ｊ　Ｍ，ｅｔ　ａｌ．
Ｉｍｐｒｏｖｅｄ　ｓｙｎｔｈｅｓｉｓ　ｏｆ　ｇｒａｐｈｅｎｅ　ｏｘｉｄｅ［Ｊ］．ＡＣＳ　Ｎａｎｏ，
２０１０，４（８）：４８０６－４８１４．
［１４］　ＤＡＳ　Ｓ，ＳＩＮＧＨ　Ｓ，ＳＩＮＧＨ　Ｖ，ｅｔ　ａｌ．Ｏｘｙｇｅｎａｔｅｄ
ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ　ｇｒｏｕｐ　ｄｅｎｓｉｔｙ　ｏｎ　ｇｒａｐｈｅｎｅ　ｏｘｉｄｅ：ｉｔｓ　ｅｆｆｅｃｔ　ｏｎ
ｃｅｌ　ｔｏｘｉｃｉｔｙ［Ｊ］．Ｐａｒｔｉｃｌｅ　＆ Ｐａｒｔｉｃｌｅ　Ｓｙｓｔｅｍｓ　Ｃｈａｒａｃｔｅ－
ｒｉｚａｔｉｏｎ，２０１３，３０（２）：１４８－１５７．
［１５］　ＥＲＩＣＫＳＯＮ　Ｋ，ＥＲＮＩ　Ｒ，ＬＥＥ　Ｚ，ｅｔ　ａｌ．Ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ　ｏｆ
ｔｈｅ　ｌｏｃａｌ　ｃｈｅｍｉｃａｌ　ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ　ｏｆ　ｇｒａｐｈｅｎｅ　ｏｘｉｄｅ　ａｎｄ
ｒｅｄｕｃｅｄ　ｇｒａｐｈｅｎｅ　ｏｘｉｄｅ［Ｊ］．Ａｄｖａｎｃｅｄ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ，２０１０，２２
（４０）：４４６７－４４７２．
［１６］　ＣＯＭＰＴＯＮ　Ｏ　Ｃ，ＫＩＭ　Ｓ，ＰＩＥＲＲＥ　Ｃ，ｅｔ　ａｌ．Ｃｒｕｍｐｌｅｄ
ｇｒａｐｈｅｎｅ　ｎａｎｏｓｈｅｅｔｓ　ａｓ　ｈｉｇｈｌｙ　ｅｆｆｅｃｔｉｖｅ　ｂａｒｒｉｅｒ　ｐｒｏｐｅｒｔｙ
ｅｎｈａｎｃｅｒｓ［Ｊ］．Ａｄｖａｎｃｅｄ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ，２０１０，２２（４２）：
４７５９－４７６３．
［１７］　ＫＩＭ　Ｈ，ＭＩＵＲＡ　Ｙ，ＭＡＣＯＳＫＯ　Ｃ　Ｗ．Ｇｒａｐｈｅｎｅ／ｐｏｌｙｕ－
ｒｅｔｈａｎｅ　ｎａｎｏｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ　ｆｏｒ　ｉｍｐｒｏｖｅｄ　ｇａｓ　ｂａｒｒｉｅｒ　ａｎｄ
ｅｌｅｃｔｒｉｃａｌ　ｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙ［Ｊ］．Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ　ｏｆ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ，２０１０，
２２（１１）：３４４１－３４５０．
Ｓｙｎｔｈｅｓｉｓ　ａｎｄ　Ｓｔｕｄｉｅｓ　ｏｆ　Ｆｌａｍｅ　Ｒｅｔａｒｄａｎｔ　Ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　Ｍｏｄｉｆｉｅｄ
Ｇｒａｐｈｅｎｅ　Ｏｘｉｄｅ／Ｍｏｎｔｍｏｒｉｌｏｎｉｔｅ／Ｍｅｔｈｙｌ　Ｖｉｎｙｌ　Ｓｉｌｉｃｏｎｅ　Ｒｕｂｂｅｒ
ＬＩ　Ｚｈｅ，ＣＡＯ　Ｌｉｕｘｕａｎ＊，ＬＩ　Ｎｉｎｇ
（Ｉｎｓｉｔｕｔｅ　ｏｆ　Ｎｕｃｌｅａｒ　Ｅｎｅｒｇｙ，Ｃｏｌｅｇｅ　ｏｆ　Ｅｎｅｒｇｙ，Ｘｉａｍｅｎ　Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ，Ｘｉａｍｅｎ　３６１１０２，Ｃｈｉｎａ）
Ａｂｓｔｒａｃｔ：Ｂｙ　ｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｇｒａｐｈｅｎｅ　ｏｘｉｄｅ（ＧＯ）ｗｉｔｈγ－ａｍｉｎｏｐｒｏｐｙｌｔｒｉｅｔｈｏｘｙｓｉｌａｎｅ（ＫＨ５５０），ＫＨ５５０－ＧＯ　ｗａｓ　ｍａｄｅ　ｕｓｉｎｇ　Ｈｕｍ－
ｍｅｒｓ　ｍｅｔｈｏｄ．ＫＨ５５０－ＧＯ／ｍｏｎｔｍｏｒｉｌｏｎｉｔｅ（ＭＭＴ）ｗａｓ　ｐｒｅｐａｒｅｄ　ａｓ　ａ　ｆｌａｍｅ　ｒｅｔａｒｄａｎｔ　ａｎｄ　ａ　ｒｅｉｎｆｏｒｃｉｎｇ　ａｇｅｎｔ　ｔｏ　ｔｈｅ　ｍｅｔｈｙｌ　ｖｉｎｙｌ
ｓｉｌｉｃｏｎｅ　ｒｕｂｂｅｒ（ＭＶＱ）ｔｏ　ｏｂｔａｉｎ　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ／ＭＶＱ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ．Ｔｈｅ　ｅｆｆｅｃｔｓ　ｏｆ　ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ　ｎａｎｏｍａｔｅｒｉａｌｓ　ｏｎ　ｔｈｅ
ｆｌａｍｅ　ｒｅｔａｒｄａｎｃｙ　ａｎｄ　ｍｅｃｈａｎｉｃａｌ　ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ　ｗｅｒｅ　ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄ．Ｔｈｅ　ｒｅｓｕｌｔｓ　ｓｈｏｗｅｄ　ｔｈａｔ　ＭＭＴ　ａｎｄ　ＫＨ５５０－ＧＯ
ｃｒｏｓｓｌｉｎｋｅｄ　ｉｎ　ｔｈｅ　ａｑｕｅｏｕｓ　ｓｏｌｕｔｉｏｎ　ａｆｔｅｒ　ｕｌｔｒａｓｏｎｉｃ　ｔｒｅａｔｍｅｎｔ　ａｎｄ　ｐｒｏｄｕｃｅｄ　ｈｙｄｒｏｇｅｎ　ｂｏｎｄｓ，ｂｏｔｈ　ｏｆ　ｗｈｉｃｈ　ｆｏｒｍｅｄ　ｎａｎｏｃｏｍｐｏｓｉｔｅ　ｌａ－
ｍｅｌａｅ．Ｃｏｍｐａｒｅｄ　ｗｉｔｈ　ｔｈｅ　ｐｕｒｅ　ＭＶＱ，ｔｈｅ　ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ　ｏｆ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ　ｗｉｔｈ　５％ （ｂｙ　ｍａｓｓ）ＫＨ５５０－ＧＯ／ＭＭＴ（ｍａｓｓ　ｒａｔｉｏ　ｏｆ　３∶２）ｗａｓ
ａｓ　ｆｏｌｏｗｓ：ｔｈｅ　ｔｅｎｓｉｌｅ　ｓｔｒｅｎｇｔｈ　ｉｎｃｒｅａｓｅｄ　ｔｏ　１．８３ＭＰａ，ｔｈｅ　ｌｉｍｉｔ　ｏｘｙｇｅｎ　ｉｎｄｅｘ（ＬＯＩ）ｉｎｃｒｅａｓｅｄ　ｆｒｏｍ　３０．８％ｔｏ　３８．５％，ｔｈｅ　ｃａｒｂｏｒｎ
ｒｅｓｉｄｕｅ　ｒａｔｅ　ｉｎｃｒｅａｓｅｄ　ｂｙ　７ｐｅｒｃｅｎｔａｇｅ　ｐｏｉｎｔｓ，ａｎｄ　ｔｈｅ　ｔｈｅｒｍａｌ　ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ　ｓｔａｂｉｌｉｔｙ　ｗａｓ　ｇｒｅａｔｌｙ　ｉｍｐｒｏｖｅｄ　ｗｉｔｈ　ｍｏｒｅ　ｄｅｎｓｅ　ｃａｒｂｏｎ
ｒｅｓｉｄｕｅ．
Ｋｅｙ　ｗｏｒｄｓ：ｍｏｄｉｆｉｅｄ　ｇｒａｐｈｅｎｅ　ｏｘｉｄｅ；ｍｏｎｔｍｏｒｉｌｏｎｉｔｅ；ｍｅｔｈｙｌ　ｖｉｎｙｌ　ｓｉｌｉｃｏｎｅ　ｒｕｂｂｅｒ；ｍｅｃｈａｎｉｃａｌ　ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ；ｆｌａｍｅ　ｒｅｔａｒｄａｎｔ　ｐｒｏｐｅｒ－
ｔｉｅｓ
·２９５·
　ｈｔｔｐ：∥ｊｘｍｕ．ｘｍｕ．ｅｄｕ．ｃｎ
附录
线段标记活性位点（ＣＸＸＳ或ＣＸＸＣ）和特征序列（ＣＱＨＧＸ２ＥＣＸ２ＮＸ４Ｃ），▲标记保守的半胱氨酸残基．
图Ｓ１　ＡｊＧＩＬＴ－１、ＡｊＧＩＬＴ－２与其他ＧＩＬＴｓ氨基酸序列多重比对
Ｆｉｇ．Ｓ１ Ｍｕｌｔｉｐｌｅ　ａｌｉｇｎｍｅｎｔ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｄｅｄｕｃｅｄ　ａｍｉｎｏ　ａｃｉｄ　ｓｅｑｕｅｎｃｅ　ｏｆ　ＡｊＧＩＬＴ－１，ＡｊＧＩＬＴ－２ｗｉｔｈ　ｏｔｈｅｒ　ＧＩＬＴｓ
　ｈｔｔｐ：∥ｊｘｍｕ．ｘｍｕ．ｅｄｕ．ｃｎ
附录
表Ｓ１　２０１４—２０１６年调查区表层环境因子的平均值及变化范围
Ｔａｂ．Ｓ１　Ａｖｅｒａｇｅ　ｖａｌｕｅｓ　ａｎｄ　ｒａｎｇｅｓ　ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ　ｆａｃｔｏｒｓ　ａｔ　ｔｈｅ　ｓｕｒｆａｃｅ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｓｕｒｖｅｙ　ａｒｅａ　ｉｎ　２０１４—２０１６
年份 ｔｓ／℃ Ｓｓ ｐＨｓ ρｓ
（ＤＯ）／
（ｍｇ·Ｌ－１）
ρｓ（ＮＯ２
－）／
（ｍｇ·Ｌ－１）
ρｓ（ＮＯ３
－）／
（ｍｇ·Ｌ－１）
ρｓ（ＮＨ４
＋）／
（ｍｇ·Ｌ－１）
ρｓ（Ｃｈｌａ）／
（ｍｇ·ｍ－３）
２０１４　 ２４．７２　 ２０．１３　 ８．１５　 ４．８３　 ０．００９　 ０．５９４　 ０．０１０　 ２．０１
２３．４２～２６．２６　１１．３６～２９．１０　７．９２～８．３９　 ３．８９～５．９０　０．００４～０．０１５　０．０３７～１．２６７　０．００４～０．０３０　０．６９～５．４８
２０１５　 ２３．９６　 １９．５５　 ８．１１　 ５．１１　 ０．００６　 ０．５２８　 ０．１１１　 ２．９８
２２．８３～２５．３９　８．４３～３０．７６　７．８８～８．４２　 ２．５４～６．４６　０．００１～０．０１１　０．０２３～１．００９　０．０３２～０．５１５　０．３１～１０．１６
２０１６　 ２６．１５　 １５．６１　 ８．１２　 ６．５３　 ０．０１８　 ０．７８７　 ０．０１７　 ４．６８
２４．４２～２８．４５　６．２８～２４．９５　７．８９～８．６７　 ４．０２～８．８５　０．００８～０．０２３　０．６３２～４．５６９　０．００６～０．０３０　０．４３～１２．８６
表Ｓ２　２０１４—２０１６年调查区底层环境因子的平均值及变化范围
Ｔａｂ．Ｓ２　Ａｖｅｒａｇｅ　ｖａｌｕｅｓ　ａｎｄ　ｒａｎｇｅｓ　ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ　ｆａｃｔｏｒｓ　ａｔ　ｔｈｅ　ｂｏｔｔｏｍ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｓｕｒｖｅｙ　ａｒｅａ　ｉｎ　２０１４—２０１６
年份 ｔｂ／℃ Ｓｂ ｐＨｂ ρｂ
（ＤＯ）／
（ｍｇ·Ｌ－１）
ρｂ（ＮＯ２
－）／
（ｍｇ·Ｌ－１）
ρｂ（ＮＯ３
－）／
（ｍｇ·Ｌ－１）
ρｂ（ＮＨ４
＋）／
（ｍｇ·Ｌ－１）
ρｂ（Ｃｈｌａ）／
（ｍｇ·ｍ－３）
２０１４　 ２０．４０　 ２８．１３　 ７．９７　 ２．４４　 ０．００５　 ０．３９８　 ０．００９　 ０．３６
１８．８４～２４．７１　１１．６６～３３．３０　７．８９～８．０３　 １．２７～４．１５　０．００３～０．００７　０．１０１～１．４５８　０．００１～０．０２１　０．１３～０．８２
２０１５　 ２２．００　 ２４．８７　 ７．９６　 ４．１８　 ０．００６　 ０．５０７　 ０．０９１　 １．９３
１９．４６～２４．２３　１１．６６～３３．９６　７．８６～８．０８　 ２．６１～５．２６　０．００２～０．０１５　０．０７７～１．１８８　０．０１２～０．３６４　０．２３～６．１８
２０１６　 ２０．２８　 ３３．６３　 ７．７９　 １．９９　 ０．０１１　 １．０５４　 ０．００５　 ０．４７
１９．８８～２０．６４　３１．３３～３４．４２　７．７３～７．８４　 １．５２～２．８７　０．００６～０．０２０　０．６７０～１．７７３　０．００１～０．０１９　０．１７～１．７２
